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論 文 の 要 旨 
近年、リチウム空気電池はその高いエネルギー密度によって大きな関心が寄せられている。しかし
ながら、放電時に不溶性の生成物（Li2O2）が空気極を閉塞させ、性能劣化を引き起こすことが懸念さ
れている。著者らはハイブリッド電解液を用いて、非水系電解質を有するリチウム空気電池の弱点を
克服する研究開発が進められている。 
本論文では、カーボン材料もしくは Ni, Cu, Mn, Co による金属酸化物のような様々な低コスト触
媒の適用検討を行っている。その結果、電池としての機能は出現するものの、サイクル特性が劣るこ
と、過電圧が高いこと、そして長時間性能が低いことなどが問題点として見い出した。一方、これら
問題は、材料の不安定性および触媒活性の低さから生じていることを検証した。本知見から、酸化還
元反応の高度な活性化と安定化が、電極触媒開発において最も有効かつ重要な方策であることを導い
ている。加えて、リチウム空気電池カソードの電気化学性能を向上させるために、グラフェン・ナノ・
シート(RGO)とカーボンナノファイバー-カーボンブラック(CNF-CB)のようなナノ・カーボン材料の適
用性を検討している。両材料ともに、市販の 20 重量パーセント白金カーボンブラックを用いたハイ
ブリッド電解質リチウム空気電池と比べて、良好なサイクル特性が得られることを明らかにしたもの
である。 
 審 査 の 要 旨 
【批評】 
本論文は以下に列記する新規性および優れた成果が認められる。 
ハイブリッド電解液を有するリチウム空気電池に対して、RGO-Co(mqph)電極触媒を初めて適用し、
その電気化学性能を詳細に調査した。同触媒は回転円盤電極系において還元開始電位（-0.06 V vs. 
Ag/AgCl）を示し、RGO の同電位（-0.13 V vs. Ag/AgCl）を上回っていることを見出している。さら
にその酸素還元反応（ORR）メカニズムが 3.52電子反応であることを解明している。一方、RGO単体
では、その電子移動数が 2.22でしかないことを確認している。 
ハイブリッド型リチウム空気電池の電気化学性能において、RGO-Co(mqph)は良好な放電およびサイ
クル特性を供与できており、カソードで Co(mqph)が ORRに大きく影響していることを見出している。 
加えて、CNF-CBを 640～840℃の間で CVD（化学気相成長）法を用いて様々な温度で作製し、全ての
CNF-CBが ORRに対して 2電子反応であることを認めるとともに、それでも単なるカーボンブラックよ
りも優れたサイクル安定性をもたらすことをつきとめた。とりわけ 740℃で作製した CNF-CBは、高い
サイクル安定性および 75 サイクル（約 300 時間）での充電電圧の著しい向上がない望ましい特性を
出現した。これは他の温度で作製した CNF-CBでは実現できていない。 
CNFは内部抵抗を低減する効果があることを検証できている。 
以上の研究成果は、リチウム空気電池を実用化する上で、新規性および独自性の高い取り組みであ
り、極めて重要な進展をもたらす有用な知見であると評価できる。 
【最終試験の結果】 
平成 29年 2月 1日、システム情報工学研究科において、学位論文審査委員の全員出席のもと、著
者に論文について説明を求め、関連事項につき質疑応答を行った。その結果、学位論文審査委員全員
によって、合格と判定された。 
【結論】 
上記の学位論文審査ならびに最終試験の結果に基づき、著者は博士（工学）の学位を受けるに十分
な資格を有するものと認める。 
  
